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(g) Reaktorzur Durchfuhrung von katalysierten Reaktionen 

@ Die Erfindung betrifft einen Reaktor zur Durchfuhrung 
katalysierter chemischer Reaktionen mit einem Warme- 
tauscher, umfassend voneinander durch Thermobleche 
getrennte Reaktions- und Warmetransportraume, da- 
durch gekennzeichnet, dass der Katalysator in Form einer 
dunnen Schicht auf zumindest einem Teil der Flache der 
Thermobleche aufgebracht ist, welche dem Reaktions- 
raum zugewandt ist. 
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Beschreibung 

[0001] Die Erfindung betriff t einen Reaktor zur Durchfuh- 
rung von katalysierten Reaktionen insbesondere zur Durch- 
fuhrung von Reaktionen, bei denen entweder sehr viel 5 
Warme anfallt und daher abgefuhrt werden muss oder von 
Reaktionen, bei denen es aus Sicherheitsgrunden und/oder 
zur Vermeidung von Nebenreaktionen zu keiner Warmeent- 
wicklung kommen darf bzw. sich entwickelnde Warme 
moglichst gut und umgehend abgefiihrt werden muss . Insbe- 10 
sondere ist der erfindungsgemaBe Reaktor in einem Verfah- 
ren zur Herstellung von Ethylenoxid aus Ethylen und Sauer- 
stoff in der Gasphase einsetzban 

[0002] Reaktoren zur Durchfiihrung katalysierter endo- 
oder exotbermer Reaktionen sind im Stand der Tfechnik in 15 
verschiedenen Ausfuhrungsformen bekannL Bei katalysier- 
ten Prozessen im industriellen MaBstab werden im Regelfall 
rieselfahige Katalysatorpartikel verwendet, die zwischen 
zwei Wandungen gebracht werden. Die GroBe der Katalysa- 
torpartikel liegt haufig im Bereich von einigen Millimetern 20 
Kantenlange. Auf der anderen Seite der Wandungen befin- 
det sich ein Medium geeigneter Warmekapazitat, welches 
die Reaktions warme der Reaktion ab- oder zufuhrt Somit 
werden derartige Reaktoren in Reaktionsraume und Warme- 
transportraume unterteilt Haufig befinden sich in einem Re- 25 
aktor mehrere Reaktionsraume, die durch die Warmetrans- 
portraume voneinander getrennt sind. Da die Reaktionen, 
die in den Reaktoren ablaufen, haufig unter erhohtem Druck 
und bei Temperaturen oberhalb der Umgebungstemperatur 
durchgefuhrt werden, ist eine ausreichend stabile Bauweise 30 
erforderlich. Reaktoren zur Durchfuhrung derartiger Reak- 
tionen werden zum Beispiel in U.S. 1,850,398, 
U.S. 3,127,247 und U.S. 4,544,544 beschrieben. Die Auftei- 
lung der Reaktoren in mehrere Reaktionsraume hat z. B. den 
Vorteil, dass durch diese Kompartimentierung die Einzelvo- 35 
lumina der unabhangigen Reaktionsraume vergleichsweise 
klein gehalten werden. Dies ist insofern von Interesse, als 
dass bei exotherm ablaufenden chemischen Reaktionen bei 
nicht ausreichender Warmeabfuhr die Gefahr besteht, dass 
die Reaktionen einen unkontrollierten Verlauf nehmen. Dies 40 
kann im Extremfall zu Verpuffungen oder Explosionen fuh- 
ren. Eine unzureichende Warmeabfuhr bei exothermen Re- 
aktionen, wie auch eine unzureichende Warmezufuhr bei 
endothermen Reaktionen, resultiert in einer heterogenen 
Temperaturverteilung innerhalb des Reaktors. Da sehr hau- 45 
fig in katalytischen Prozessen verschiedene Reaktionen bei 
verschiedenen Temperaturen ablaufen, kann sich eine derar- 
tige heterogene Temperaturverteilung in einem Verlust an 
Selektivitat niederschlagen. Daher ist eine nach Moglichkeit 
gleichmaBige Temperaturverteilung, im Idealfall isotherme 50 
Reaktionsfuhmng erstrebensweit Auf diese Weise konnen 
die Reaktionen exakt kontrolliert und die Bildung von Ne- 
benprodukten unterdriickt werden. Schon eine Effizienzstei- 
gerung der Reaktionsfuhmng im Bereich von einigen Zehn- 
tel Prozent ist im Regelfall bei industriellen Prozessen, fur 55 
welche die Reaktoren eingesetzt werden, mit erheblichen 
okonomischen Vorteilen verbunden. 
[0003] Gerade auch bei groBindustriellen Verfahren muss 
aus Sicherheitsgrunden unbedingt verhindert werden, dass 
es zu VerpurTungen oder Explosionen kommen kann. 60 
[0004] Das Problem einer moglicherweise uneinheitlichen 
Warmeabfuhr bei katalytischen Reaktionen, insbesondere 
bei Verwendung von plattentauscbergekuhlten Reaktoren, 
wird in der U.S. 1,850,398 beschrieben. Zur Losung dieser 
Probieme schlagt diese Druckschrift spezielle Warmeaus- 65 
tauscher vor, die mit einem "doppelten Gegenstrom" arbei- 
ten. Dieses Verfahren reicht aber nicht aus, um eine mog- 
lichst isotherme Reaktionsfuhrung zu gewahrieisten und die 


vorstehenden Probieme ausreichend zu idsen. 
[0005] In EP-A-1 002 571 werden gekuhlte Trennwande 
mit Hilfe von Metallplatten/metallischen Baueinheiten ge- 
bildet, wobei zur Kuhlung in den MetallplaUen/metallischen 
Baueinheiten Hohl- oder Zwischenraume in Form von Ka- 
nalen zur Aufnahme und zum Durchleiten eines Kiihlmedi- 
ums angeordnet sind. Die Katalysatorpartikel werden zwi- 
schen zwei derartige Kuhlelemente gebracht In DE-C- 
197 54 185 sind Warmetauscherplatten beschrieben, welche 
als vom Kuhlmedium durchstromte Thermobleche ausgebil- 
det sind, die aus zumindest zwei Blechplatten aus Stahl be- 
stehen und die in den Katalysatorraumen an vorgegebenen 
Punkten unter Bildung von Stromungskanalen zusammen- 
gefugt sind. Die Katalysatorpartikel werden auch hier zwi- 
schen die Kuhlelemente gebracht 

[0006] Derartige Reaktoren haben den Nachteil, dass im 
Lauf der Verwendung des Reaktors die Katalysatorpartikel 
verkleben konnen und dann nur mit groBem Aufwand aus 
dem Reaktor wieder zu entfernen sind. AuBerdem konnen 
sich beim Befallen des Reaktors Katalysatorkomer gegen 
die Thermobleche verkeilen, so dass sich darunter Hohl- 
raume bilden, in denen kein Katalysator ist Solche Hohl- 
raume werden wegen des geringeren Druckverlusts bevor- 
zugt von Reaktionsgas durchstromt, wobei jedoch kein Um- 
satz stattfindet. Verluste an Umsatz sind selbstverstandlich 
unerwunscht. Zudem sind Katalysatorbrucken bei der Ent- 
leerung des Reaktors nur schwer zu entfemen. Weiterhin be- 
ansprucht das Einfullen der Katalysatorpartikel, dass zwi- 
schen den Thermoblechen ein Abstand eingehalten wind, 
welcher mindestens dem raumlichen AusmaB eines Kataly- 
satorpartikels entspricht. Dies hat zur Folge, dass die Kuhl- 
/Heizflache pro Reaktionsraumvolumen kaum iiber einen 
Wert von 150 m 2 /m 3 hinausgehen kann. Fur besonders stark 
exotherme Reaktionen oder solche Reaktionen, bei denen 
eine genaue Temperatureinhaltung erforderlich ist, kann 
dies zu gering sein, um auftretende Warme sicher, vollstan- 
dig und schnell abzufuhren bzw. Ifemperaturschwankungen 
im Reaktionsraum zu vermeiden. Bei der Berullung des Re- 
aktors mit den Katalysatorpartikeln kommt es auch haufig 
zur mechanischen Beanspruchung des Katalysators. Da- 
durch wird Katalysatorstaub gebildet, welcher sich vorwie- 
gend am Austritt aus dem Katalysatorbett sammelt Unvor- 
teilhaflerweise ist im Regelfall diese Stelle gerade derjenige 
Ort, an dem auch die Kuhl-/Heizflache endet Die Kuhllei- 
stung an dieser Stelle des Reaktors ist somit geringer. Da 
Staub eine deutlich groBere Oberflache als die Katalysatorp- 
artikel gleicher Masse hat, ist er haufig katalytisch beson- 
ders aktiv, was dazu fuhrt, dass gerade von solchem Staub 
die Gefahr des Durchgehens der Reaktion ausgeht 
[0007] Dies ist insbesondere nachteilig bei der Umsetzung 
von Ethylen und SauerstorT zu Ethylenoxid, da es hierbei zu 
Folgereaktionen kommen kann, bei denen das Ethylenoxid 
unter einer stark exothermen Reaktion mit dem vorhande- 
nen SauerstorT verbrennt 

[0008] In der Patentschrift U.S. 3,528,783 sind Reaktoren 
offenbart, bei denen rieselfahige Katalysatorpartikel zwi- 
schen Kuhlelemente gebracht werden. Handelt es sich bei 
dem Katalysator um ein Metall oder um ein Derivat eines 
Metalls, welches geschweiBt oder durch vergleichbare Ver- 
fahren an der den Reaktor begrenzenden Metallflache befe- 
stigt werden kann, so ist es auch gemaB einer Ausfuhrungs- 
form moglich, dass eine gewellte Matrix aus diesem Mate- 
rial in den Reaktionsraum eingebracht wird. Diese Matrix 
besteht dann in massiver Ausgestaltung aus diesem Kataly- 
sator. Als Beispiele fur geeignete Metalle werden Nickel, 
Silber und Eisen erwahnt 

[0009] Bei den bekannten Reaktoren zur Durchfuhrung 
katalysierter chemischer Reaktionen ist in der Regel auch 
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eine schnelle Ableitung der in dem Reaktionsraum auftre- 
tenden Warme nur schwer moglich, da die Warme zunachst 
zu den Thermoblechen geleitet werden muss. Auf der Seite 
der Warmetransportraume liegen die Warmeubergangszah- 
len erheblich uber den Warmeubergangszahlen innerhalb 5 
des Reaktionsraums. Im Prinzip waren daher die Thermo- 
bleche durchaus in der Lage, erheblich mehr Warme abzu- 
leiten, als Ihnen im Reaktionsraum aufgrund der geringen 
Warmeubergangszahlen des Reaktionsmediums zugeleitet 
wird. io 
[0010] Insbesondere fur groBtechnische industrielle An- 
wendungen besteht derzeit noch immer ein Bedarf an Reak- 
toren zur katalytischen Reaktionsfuhrung, welche die Nach- 
teile der Reaktoren des Standes der Technik vermeiden. 
Diese Aufgabe wird durch den Gegenstand der Patentan- 15 
spriiche gelost 

[0011] Die Erfindung betrifft einen Reaktor zur Durchfuh- 
rung katalysierter chemischer Reaktionen mit einem War- 
metauscher umfassend voneinander durch Thermobleche 
getrennte Reaktions- und Warmetransportraume, dadurch 20 
gekennzeichnet, dass der Katalysator in Form einer dunnen 
Schicht auf zumindest einem Teil der Flache der Thermoble- 
che aufgebracht ist, welche dem Reaktionsraum zugewandt 
ist Bevorzugt sind zumindest 50% der Flache der Thermo- 
bleche, welche dem Reaktionsraum zugewandt ist, mit Ka- 25 
talysator beschichtet, starker bevorzugt zumindest 90%, am 
meisten bevorzugt ist die Flache vollstandig mit Katalysator 
beschichtet 

[0012] Die feste Verbindung zwischen katalytisch akti- 
vem Material und Reaktorgehause ist beispielsweise zur 30 
Aufarbeitung von Abgasen bei Katalysatoren im Automo- 
biibau bekannt, jedoch nicht in groBtechnischen Anlagen 
zur katalytischen Synthese von chemischen Produkten. Die 
erfindungsgemaBen Reaktoren konnen bei einer spezifisch 
vorgegebenen Temperatur nahezu isotherm betrieben wer- 35 
den und eignen sich daher hervorragend fiir industrielle 
Zwecke. Der Abstand zwischen den Thermoblechen kann 
sehr klein gewahlt werden, sodass das Reaktorvolumen zwi- 
schen den Platten gering wird. Dies vermindert sehr deutlich 
die Gefahr, die von einem unkontrollierten Durchgehen der 40 
Reaktion in dem Reaktionsraum ausgehen kann. Diese wird 
auBerdem minimiert, da durch einen geringen Abstand zwi- 
schen den Thermoblechen und damit einem kleinen Reakti- 
onsraumvolumen bezogen auf die Warmetauscherflache ge- 
wahrleistet wird, dass bei exothermen Reaktionen nur ver- 45 
haltnismaBig wenig Warme anfallt, die daruber hinaus be- 
sonders gut abgefuhrt werden kann. Lokale Temperaturin- 
homogenitaten (hot spots) konnen vermieden werden, da die 
Temperatur des Thermobleches nur wenige Grad von der 
Temperatur des Kuhl-/Heizmediums abweicht und die Ver- 50 
teilung des Katalysators im Reaktionsraum gleichformig ist 
[0013] Bei der erfindungsgemaBen Ausgestaltung der Re- 
aktoren zur Durchfuhning katalysierter chemischer Reaktio- 
nen findet die Umsetzung in unmittelbarer Nahe der dem 
Reaktionsraum zugewandten Wande des Thermobleches 55 
statt und hier entsteht im Wesentlichen die Reaktionswarme, 
Ein Warmetransport von der Mitte des Reaktionsraums zu 
den Thermoblechen mit den geringen Warmeubergangszah- 
len entfallt, sodass bei den erfindungsgemaBen Reaktoren 
die Warme wesentlich besser abgeleitet werden kann als bei 60 
den Reaktoren des Standes der Technik. Da sich damit bei 
den erfindungsgemaBen Reaktoren die Temperatur des 
Thermoblechs allenf alls um wenige Grad von der Tempera- 
tur des Kiihlheizmediums unterscheidet, konnen die im 
Stand der Technik auftretenden vielfach gefurchteten "hot 65 
spots" im Reaktionsraum damit bei den erfindungsgemaBen 
Reaktoren zuverlassig vermieden werden. 
[0014] Bevorzugte Ausfiihrungsformen der erfindungsge- 
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maBen Reaktoren sind in den Fig. 1 bis 4 schematisch abge- 
bildet 

[0015] Fig. 1 zeigt einen Schnitt durch ein Reaktorkom- 
partiment Die Thermobleche (1) sind auf den zum Reakti- 
onsraum (3) zugewandten Seiten mit dem Katalysator (2) 
beschichtet Der Warmetransportraum (4) befindet sich je- 
weils auf der anderen Seite der Thermobleche. 
[0016] Fig. 2 zeigt eine Ausfuhrungsform, bei der zusatz- 
lich im Reaktionsraum (3) ein gewelltes Modul (5) einge- 
bracht ist, welches auf seiner Oberflache ebenfalls mit Kata- 
lysator (2) beschichtet ist Der Reaktionsraum (3) hat in die- 
ser Ausfuhrungsform angenahert einen dreieckigen Quer- 
schnitt 

[0017] Fig. 3 zeigt eine bevorzugte Ausfuhrungsform, bei 
der zwei Thermobleche (1) an bestimmten Punkten fest mit- 
einander verbunden und kissenartig gewolbt vorliegen. Die 
Wolbung der Bleche ist zur Veranschaulichung stark ausge- 
pragt dargestellt Bezugszeichen 3 bezeichnet den Reakti- 
onsraum, Bezugszeichen 4 den Warmetransportraum. Die 
dem Reaktionsraum (3) zugewandte Rache der Thermoble- 
che (1) ist mit Katalysator beschichtet Die Pfeile geben die 
DurchfluBrichtung von Reaktions- bzw. Kuhlmedium an. 
Diese Ausfuhrungsform entspricht in ihrem konstruktionel- 
len Aufbau den Reaktoren der DE-C 197 54 185. 
[0018] Fig. 4 zeigt weitere Ausfuhrungsformen, wobei 
stets nur die den Reaktionsraum (3) begrenzenden Thermo- 
bleche (1), welche eine unterschiedliche Dicke aufweisen 
konnen, abgebildet sind. 

[0019] Da die Oberflache der Thermobleche und damit 
der Katalysatoren nahezu gleich der Kuhl-/Heiztemperatur 
des KuhWHeizmediums ist und auftretende Warme direkt 
abgefuhrt wird, kann man sehr genau die gewunschte Tem- 
peratur fur die Reaktion einstellen und einhalten. Das gilt 
insbesondere, wenn als Kuhlmittel, wie ublicherweise eine 
gut warmeleitende Fliissigkeit, wie Z.B. verdampfendes 
Kesselspeisewasser verwendet wird. Daruber hinaus muss 
nicht wie in konventionellen Reaktoren ein Kompromiss 
zwischen Ein tri Us- und Austrittstemperatur gewahlt werden, 
sondem die optimale Reaktionstemperatur kann im gesam- 
ten Reaktor eingestellt werden. Die genaue Temperaturkon- 
trolle erhoht die Selektivitat der Reaktion. 
[0020] Durch die Bauweise der erfindungsgemaBen Reak- 
toren kann das Befullen mit Edukten und das Abfuhren von 
Produkten sicher und einfach erfolgen, Der Betrieb erfolgt 
sicher und zuverlassig, da u. a. die By-pass-Stromung ent- 
fallt, welche bei Schuttgutreaktoren beobachtet wird. Der 
Druckverlust innerhalb der Reaktorkompartimente ist ge- 
ring. Die Verteiiung des Reaktionsmediums uber den Reak- 
torquerschnitt kann besonders gleichmaBig erfolgen. 
[0021] Der Abstand zwischen den beschichteten Thermo- 
blechen kann bis auf ca. 1 mm reduziert werden. Dies be- 
deutet dann eine KuhWHeizflache von bis zu ca. 500 m 2 /m 3 . 
Mit einer derart groBen Warmetauscherflache lassen sich 
nahezu beliebig stark exotherme Reaktionen durchfuhren, 
ohne dass dabei die Gefahr besteht, dass aufgrund der War- 
meeinwirkung der Reaktionen sich der Katalysator oder das 
Reaktionsvolumen ubermaBig erhitzt und folglich die Reak- 
tion zu schnell wird und unkontrollierte Zustande erreicht 
Je groBer das Verhaltnis zwischen Katalysatorflache und Re- 
aktionsraumvolumen ist, desto besser lassen sich die durch- 
gefuhrten Reaktionen kontrollieren. Die erfindungsgemaBen 
Reaktoren erreichen hier Werte, die mehr als doppelt so groB 
sind wie die entsprechenden Werte fur die Reaktoren im 
Stand der Technik. Mit den erfindungsgemaBen Reaktoren 
konnen daher auch Reaktionen im industriellen MaBstab 
durchgefuhrt werden, die sich durch eine derart groBe War- 
metdnung auszeichnen, dass sie bisher lediglich mit Reakto- 
ren kleinerer Bauart aus dem Stand der Technik realisiert 
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werden konnten. Durch den geringen Abstand der Thermo 
bleche voneinander wird erreicht, dass die im entsprechen- 
den Reaktionsraum befindliche Substanzmenge vergleichs- 
weise gering ist. Sollte dennoch einmal eine unkontrollierte 
Reaktion stattfinden, so ist demnach die von der geringen 
Substanzmenge ausgebende Gefahr nur gering, zumal die 
auftretende Warme sehr schnell abgefuhrt werden kann. 
[0022] Ein weiterer Vorteil der erfindungsgemaBen Reak- 
toren betrifft das Verhaltnis zwischen Katalysatorflache und 
Katalysatormasse. Wahrend bei den Reaktoren im Stand der 
Technik, bei denen die Katalysatorpartikel zwischen die 
Thermobleche geschuttet oder anderweitig eingebracht 
wird, im Regelfall Werte zwischen 50 und 100 m 2 pro Tonne 
Katalysator erreicht werden, betragt der entsprechende Wert 
bei den erfindungsgemaBen Reaktoren mehr als 10^, bevor- 
zugt mehr als lO'm 2 pro Tonne Katalysator z. B. bis zu 
30 000 000 m 2 pro Tonne Katalysator, bei sehr geringer 
Schichtdicke. 

[0023] Der erfindungsgemaBe Reaktor eignet sich insbe- 
sondere zur Durchfiihrung von Reaktionen mit starker War- 
metonung und zwar sowohl von exothermen Reaktionen als 
auch von endothermen Reaktionen. Beispiele moglicher Re- 
aktionen, die vorteilhafterweise in dem erfindungsgemaBen 
Reaktor durchgeruhrt werden konnen, sind die Epoxidation 
von Olefinen wie z. B. die Herstellung von Ethylenoxid, die 
CO-Konvertierung zur H 2 -Gewinnung, die Direktoxidation 
von H2S zu Elementarschwefel, die Clausreaktion, die Hy- 
drierung von Kohlenwasserstoffen, insbesondere die selek- 
tive Hydrierung von Kohlenwasserstoffen, wie die Hydrie- 
rung von Acetylen zu Ethylen, die Oxidation von SO2 zu 
SO3, die Methanolsynthese, die Methansynthese, die FI- 
scher-Tropsch-Synthese, die NH 3 -Synthese, die Herstellung 
von Acrylsaure, Maleinsaure, Phthalsaure, Essigsaure, 
Acrolein, Methacrolein, Methacrylsaure, Glyoxal, selektive 
Oxidation von Alkanen, z. B, Cyclohexan, Hydrierung von 
Nitrogruppen, aromatischer Keme, Estern, Sauren und Py- 
rolysebenzin, Dehydrierung und Oxidehydrierungen, spe- 
ziell zu Styrol etc. Die meisten dieser Reaktionen sind exo- 
therm. Prinzipiell ist der Reaktor jedoch ebenso geeignet, 
um darin endotherme Reaktionen durchzufuhren. 
[0024] Bei den Reaktionen, welche im erfindungsgema- 
Ben Reaktor durchgeruhrt werden konnen, handelt es sich 
bevorzugt um Gasphasenreaktionen. Es ist aber auch mog- 
lich, Russigphasenreaktionen durchzufuhren, bei denen 
auch Gase oder Feststoffe in geloster Form vorliegen kon- 
nen. In speziellen Fallen konnen auch verfliissigte Gase zum 
Einsatz kommen, welche im Extremfall in uberkritischem 
Zustand vorliegen konnen. Die Durchfiussgeschwindigkeit 
des Reaktionsmediums kann dabei in weiten Grcnzen vari- 
iert werden. Bevorzugt liegt sie fur Gase im Bereich von 1 
bis 60 m/s (gerechnet bei Normalzustand, 1 bar, 25°C), be- 
sonders bevorzugt im Bereich 10 bis 30 m/s. Fur Fliissigkei- 
ten liegt sie im Bereich 0,2 bis 5 m/s, besonders bevorzugt 
im Bereich 0,5 bis 2,5 m/s. 

[0025] Der Katalysator kann auf verschiedene Weise auf 
die Thermobleche aufgebracht werden. Als Methoden kom- 
men die bekannten Methoden im Stand der Technik in 
Frage, als Beispiel seien CVD (chemical vapor deposition), 
PVD (physical vapor deposition), Sputtern und Reaktivsput- 
tem, galvanometrische Methoden und oberflachensensitive 
chemische Reaktionen, oder Wash Coat am Thermoblech 
erwahnt, Der Katalysator kann dabei direkt auf das Thermo- 
blech aufgetragen werden, es ist aber auch moglich, dass zu- 
nachst eine oder mehrere Zwischenschichten aufgetragen 
werden. 

[0026] Ein weiterer \forteil des erfindungsgemaBen Reak- 
tors. kann darin geseben werden, dass keine Katalysatorpar- 
tikel in den Reaktionsraum eingerulll werden mussen, was 


zur Bildung von Katalysatorstaub ftihren wtirde und im Fall 
von diinn mit Katalysator beschichteten Tragerpartikeln zu 
einer Beschadigung der Katalysatorschicht fiihren wiirde. 
[0027] Die Schicht des Katalysators in den erfindungsge- 

5 maBen Reaktoren kann im Bereich von 1 bis 1000 um lie- 
gen, bevorzugt ist eine Schichtdicke von weniger als 50 um. 
[0028] Falls es aus techniscben Griinden schwierig sein 
sollte, den Katalysator direkt auf die Thermobleche aufzu- 
bringen, insbesondere wenn diese aus dem bevorzugten Ma- 

10 terial Edelstahl sind, ist es selbstverstandlich moglich, eine 
geeignete Zwischenschicht bzw. einen TVager vorzusehen, 
die das Aufbringen des Katalysators erleichtert und/oder das 
Haften des Katalysators auf dem Thermoblech verbessert 
Geeignete Zwischenschichten sind im Stand der Technik be- 

15 kannt, beispielsweise sind AI2O3, Z1O2, Silikate, insbeson- 
dere auch Zeolithe geeignet. 

[0029] Als Katalysatoren eignen sich alle im Stand der 
Technik bekannten Stoffe, die auf ein Thermoblech oder 
eine geeignete Zwischenschicht aufgetragen werden konnen 

20 und fur die Katalyse einer entsprechenden chemischen Re- 
aktion geeignet sind. Insbesondere handelt es sich dabei um 
Metalle oder Salze von Metallen, hierbei insbesondere um 
Metalloxide. Bevorzugte Metalle sind Ubergangsmetalle 
und Lanthanoide, aber auch Metalle der Hauptgruppen und 

25 ihre Derivate z. B. Salze konnen geeignet sein, Bevorzugt 
sind die Metalle Ti, Zr, Hf, V, Nb, Ta, Cr, Mo, W, Mn, Re, 
Fe, Rh, Os, Co, Ru, Ir, Ni, Pd, Pt, Cu, Ag, Au, Zn, Cd, Hg 
und deren Oxide, in Reinform oder als Mischungen, Legie- 
rungen oder intermetallische Phasen. 

30 [0030] Bevorzugt bestehen die Thermobleche aus Metall, 
besonders bevorzugt aus Stahl. Die Thermobleche konnen 
z. B. eine Starke von 0,3 bis 3 mm aufweisen. Bevorzugt ist 
eine Starke von 0,8 bis 2 mm. Dabei kann das Aufbringen 
des Katalysators auf die Oberflache der Thermobleche be- 

35 wirken, dass deren Korrosion unterdruckt wird. Dies ist ins- 
besondere von Vorteil, wenn mogliche Korrosionsprodukte 
wie z. B. Rost die Wirkung des Katalysators inhibieren wiir- 
den. 

[0031] Das Kuhl- oder Heizmedium kann in verschiede- 
40 nen Richtungen durch den Reaktor transportiert werden. Ein 
Durchfluss im Gegenstrom oder in Durchflussrichtung des 
Reaktors ist moglich, auch gemischte Formen sind realisier- 
bar. Als Kuhlmedien eignen sich bevorzugt Flussigkeiten 
mit hoher Warmekapazitat, im Falle von exothermen Reak- 
45 tionen ist Wasser ein bevorzugtes MediuriL Besonders be- 
vorzugt wird Kesselspeisewasser verwendet. Bei lempera- 
turen unterhalb von 0°C ist es auch moglich, beispielsweise 
niedere Alkohole einzusetzen. Um das Stromungsverhalten 
des Mediums im Warmetransportraum zu verbessem, kon- 
50 nen Trennwande verschiedener Ausgestaltung zusatzlich 
eingebaut werden. 

[0032] Die erfindungsgemaBen Reaktoren bestehen aus 
einem auBeren, bevorzugt rohrenformigen Druckmantel, in 
den vorgefertigte Module aus parallel angeordneten Ther- 

55 moblechen eingebracht werden konnen. Die einzelnen Mo- 
dule konnen verschiedene GroBe haben, sie werden bevor- 
zugt derail in den Druckmantel eingebracht, dass sie den 
Reaktorinnenraum moglichst gut ausfullen. Es konnen auch 
mehrere Module hintereinander im Reaktor angeordnet sein. 

60 Die Reaktoren konnen z. B. in waagerechter oder senkrech- 
ter Anordnung betrieben werden, 

[0033] Die modulare Bauweise hat den Vbrteil, dass zur 
Regeneration des Katalysators ein schneller Austausch mit 
Reservemodulen erfolgen kann. Die Wartungszeiten des er- 
65 findungsgemaBen Reaktors sind somit sehr kurz. Die aus 
dem Reaktor entnommenen Module konnen dann emeut mit 
Katalysator beschichtet oder auf anderem Wege regeneriert 
werden. Das Befullen mit rieselfahigen Katalysatorpartikeln 
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und die damit verbundenen Probleme entfallen. Der Kataly- 
sator kann auch in situ regeneriert werden, indem er je nacb 
verwendetem Katalysator oxidierend oder reduzierend, bei- 
spielsweise hydrierend behandelt wird. In der bevorzugten 
Ausfiihrungsform, in der die Thermobleche aus Edelstahl 5 
gebildet werden, kann eine Behandlung bei hohen Tempera- 
turen und unter aggressiven Bedingungen erfolgen. Insbe- 
sondere konnen zur Regenerierung des Katalysators saure 
Medien eingesetzt werden. Die Temperaturen konnen bis an 
die Grenze derjenigen Temperatur gehen, welche fur die 10 
Thermobleche gerade noch zulassig ist 
[0034] Die Thermobleche konnen konzentrisch oder par- 
allel angeordnet sein, bei besonderer Druckbeanspruchung 
sind auch spezielle Fonngestaltungen mtiglich. In einer be- 
vorzugten Ausfuhrungsform werden Thermobleche verwen- 15 
det, die an bestimmten Punkten miteinander verbunden sind. 
Bei dieser Ausfuhrungsform ist es auch moglich, dass bei 
der Herstellung zwischen die Platten fur kurze Zeit eine Hy- 
draulikflussigkeit gepresst wurde, mit einem Druck, der um 
GroBenordnungen groBer ist, als der zu erwartende Druck 20 
wahrend der chemischen Reaktion im Reaktor. Durch die 
Hydraulikflussigkeit werden die Platten bauchig auseinan- 
dergedruckt, sodass kissenartige Strukturen entstehen (Fig. 
3 und 4). 

[0035] Damit ahnelt in einer bevorzugten Ausfuhrungs- 25 
form der erfindungsgemaBe Reaktor dem in der DE-C- 
1 97 54 185 beschriebenen Reaktor, wobei allerdings der Re- 
aktorraum nicht wie in der DE-C-197 54 185 beschrieben 
mit einem teilchenformigen Katalysator gefullt wird, son- 
dem erfindungsgemaB die Thermobleche zumindest teil- 30 
weise durch den Katalysator beschichtet sind. Auch ist es 
nicht notwendig, wie in der DE-C-197 54 185 beschrieben, 
dass die Thermobleche unmitlelbar miteinander verbunden 
sind, sondern die Thermobleche konnen auch uber kurze 
Stege miteinander verbunden sein, sodass die Idssenforrnige 35 
Struktur nicht derart ausgepragt ist wie in der DE-C- 
197 54 185. Insgesamt kann aber zur genauen Ausgestal- 
tung des Reaktors auf diese Druckschrift verwiesen werden. 
[0036] In einer weiteren bevorzugten Ausfuhrungsform 
wird ein Reaktor wie er in der EP-A-1 002 571 beschrieben 40 
ist, verwendet, wobei allerdings wiederum nicht, wie in der 
EP-A-1 002 571 beschrieben, die Reaktorraume mit parti- 
kelfbrmigem Katalysator gefullt sind, sondern erfindungs- 
gemaB die Thermobleche zumindest teilweise mit Katalysa- 
tor beschichtet sind. Gegeniiber den in der EP-A-1 002 571 45 
beschriebenen Reaktoren konnen daher die gekiihlten 
Trennwande eager zusammenliegen, sodass die Reaktions- 
raume ein kleineres Volumen haben, wie es vorstehend aus- 
fuhrlich beschrieben wurde. Ansonsten kann zur Ausgestal- 
tung des Reaktors, insbesondere zur Ausgestaltung des 50 
Kiihlsystems des Reaktors, voll inhaltlich auf die EP-A- 
1 002 571 verwiesen werden, 

[0037] Die Thermobleche konnen verschiedene Abstands- 
weiten voneinander haben. Die Abstande der Hiermoblecbe 
in den Reaktionsraumen sind bevorzugt von 1 bis 50 mm. 55 
Besonders bevorzugt sind Abstande von 1 bis 20 mm auf 
der Seite der Reaktionsraume. Je nach Lange des Reaktors 
und Umfang des auBeren Druckmantels kann das Gesamt- 
volumen des Reaktion sraumes im Reaktor bis mehrere hun- 
dert m 3 betragen. Dabei ist ein wesentlicher Vorteil der 60 
Thermobleche, dass sie zu Modulen zusammengefasst in 
den Reaktorbehalter eingebracht werden konnen. Dadurch 
ist es moglich, den drucktragenden Mantel des Reaktors 
auch auf der Baustelle zu fertigen, und damit ist man nicht 
durch die TransportmaBe in der GroBe des Reaktors einge- 65 
schrankL 

[0038] Die Reaktionen konnen im allgemeinen bei einem 
Druck zwischen 1 und 300 bar durchgefuhrt werden. Reak- 
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tionstemperaturen liegen im allgemeinen zwischen 20°C 
und400°C. 

[0039] Einige Beispiele sind: 

- Die selektive Acetylenhydrierung zu Ethylen lauft 
z. B. bei ca. 70°C und ca. 25 bar ab. 

- Bei der Methanolsynthese wird die Temperatur ty- 
pisch bei 220°C, der Druck im Bereich 60 bis 150 bar 
eingestellt. 

- Bei der Ammoniaksynthese kommen Temperaturen 
von ca. 350°C und Driicke von ca. 300 bar zur Anwen- 
dung. 

[0040] In einer bevorzugten Ausfuhrungsform befinden 
sich im Reaktionsraum zwischen den mit Katalysator be- 
schichteten Thermoblechen weitere Module aus einem Ira- 
ger, auf dessen Oberflache der Katalysator ebenfalls aufge- 
bracht isL Diese Module konnen an bestimmten Punkten 
fest mit den Wandungen der Reaktionsraume verbunden 
sein. Das Tragermaterial kann bevorzugt aus Keramik oder 
Metall hergestellt sein, zur Erbbhung der Formstabilitat 
kann es gebogen sein, beispielsweise in Zickzack-Linien ge- 
pragt. Bevorzugt sind auch die sogenannten Honey-Comb- 
Katalysatoren, welche auf Keramiken aufgebracht sind. 
[0041] Die den Reaktionsraum begrenzenden, mit Kataly- 
sator beschichteten Hiermobleche werden bevorzugt mog- 
lichst nahe an das in den Reaktionsraum zusatzlich einge- 
brachte Modul angepasst, um einen moglichst effektiven 
Warmeubergang zum Warmetransportraum zu gewahrlei- 
sten. Je nach Geometrie des Moduls kann es moglich sein, 
dass der Reaktionsraum zwischen den Thermoblechen 
durch das Modul in weitere, kleinere, in sich geschlossene 
Kompartimente unterteilt wird. 

[0042] Die erfindungsgemaBen Reaktoren konnen auf ver- 
schiedene Weise hergestellt werden. Die Beschichtung der 
Thermobleche mit dem Katalysator erfolgt bevorzugt durch 
CVD, PVD, Sputtern, Reaktivsputtern, galvanometrische 
Methoden oder oberflachensensitive chemische Reaktionen 
am Thermoblech. In einem bevorzugten Verfahreh zur Her- 
stellung der Reaktorkompartimente werden entsprechend 
mit dem Katalysator beschichtete Blechelemente parallel 
ubereinander gebracht und an den seitlichen, rechtwinkligen 
Begrenzungen fest und gasdicht miteinander verbunden. 
Durch wiederholtes Stapeln derartiger Blechelemente ent- 
stehen Module, in denen sich in paralleler Anordnung Reak- 
tions- und Warmetransportraume abwechseln. Derartige 
Herstellungsverfahren sind im Prinzip im Stand der Technik 
bekannt 

[0043] Diese Module werden dann in einen auBeren 
Druckmantel gebracht 

[0044] Als Beispiel sei die Herstellung von Ethylenoxid 
aus der Reaktion von Ethylen mit Sauerstoff beschrieben. 
Ein konventioneller Reaktor fur die Herstellung von ca. 
75 000 Tonnen pro Jahr hat einen Durchmesser von 5,4 m 
und eine Hohe uber alles von 134 m. Er enthalt Geradrohre, 
in die der Katalysator eingefullt wird. Die Rohre sind von 
auBen mit Kesselspeisewasser gekuhlL Sie enden in dicken 
Rohrboden, die die Warmespannungen aller Rohre aufheh- 
men miissen, die sich auf einem anderen Tfemperaturniveau 
befinden als der Druckmantel des Reaktors. Zur Kuhlung 
der Reaktion muB das Kesselspeisewasser ca. 40 bar Druck 
haben. Um diesen Druck aufnehmen zu konnen, muB der 
Druckmantel ca. 100 mm dick sein. Das Gesamtgewicht ei- 
nes solchen Reaktors liegt bei ca. 500 Tonnen. 
[0045] Im Vergleich dazu hat ein erfindungsgemaBer Re- 
aktor einen Durchmesser von 4,0 m und eine Hohe uber al- 
les von 6,50 m Er enthalt ein Vielfaches der Warmetau- 
scherrlache des konventionellen Reaktors. Jedoch entfallen 
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die dicken Rohrboden zur Aufhahme der Katalysatorrohre, 
die bei TTiermoblechen nicht erforderlich sind. Da sich das 
Kesselspeisewasser innerhalb der 'Riermobleche befindet, 
muB der Mantel des Reaktors nur den Gasdruck von 25 bar 
aufhehmen, nicht den hoheren Druck des Kesselspeisewas- 5 
sers. Somit kann auch der Mantel dunner ausgefiihrt wer- 
den. In Summe wiegt deshalb der erfindungsgemaBe Reak- 
tor nur ca. 220 Tonnen, also weniger als die Halfte des kon- 
ventionellen Reaktors. 

[0046] Die Thermobleche sind aus Edelstahl hergestellt 10 
Der Katalysator ist eine dunne Silberschicht, die im wash- 
coat- Verfahren iiber eine Zwischenschicht aus A1203 auf 
das Thermoblech aufgebracht wurde. Zwischenschicht und 
Katalysator haben zusammen eine Dicke von weniger als 
0,5 mm. 15 
[0047] Der wesentliche Vorteil ist jedoch, dass der Reak- 
tor wegen der wesentlich hoheren Kuhlflache ein Durchge- 
hen der Reaktion zuverlassig verhindert. Zwischen den 
Thermoblechen befinden sich nur sehr kleine Reaktionsvo- 
lumina von ca. 20 Liter pro Pass. Selbst wenn die Reaktion 20 
durchgehen sollte, was derReaktor ohnehin sehr zuverlassig 
verhindert, ware nur ein kleines Volumen daran beteiligt und 
damit die freiwerdende Energie gering. Eine Gefahr fur die 
Umgebung besteht nicht Damit kann folglich das Produkt 
in einem kleineren und leichteren Reaktor mit hoherer Si- 25 
cherheit gegeniiber dem Stand der Technik hergestellt wer- 
den. 


tet ist, zumindest eine Million Quadratmeter pro Tonne 
Katalysator betragt 

10. Reaktor nach einem der vorstehenden Anspriiche, 
bei dem die Thermobleche im Reaktionsraum an vor- 
gegebenenPunkten unterBildung von Stromungskana- 
len zusammengefugt sind. 

11. Verfahren zur Herstellung eines Reaktors nach ei- 
nem der vorstehenden Anspriiche, dadurch gekenn- 
zeichnet dass der Katalysator durch CVD, PVD, Sput- 
tem, Reaktivsputtern, galvanometrische Methoden als 
Wash Coat oder oberflachensensitive chemische Reak- 
tionen am Thermoblech auf dieses aufgebracht wird. 

12. Verwendung eines Reaktors nach einem der An- 
spriiche 1 bis 10 zur Durchfuhrung einer katalysierten 
exothermen Reaktion. 

13. Verwendung eines Reaktors nach Anspruch 12, 
wobei es sich bei der katalysierten exothermen Reak- 
tion um die Umsetzung von Sauerstoff mit Ethylen zu 
Ethylenoxid in der Gasphase handelt 

14. Verwendung nach Anspruch 12 oder 13, wobei der 
Katalysator nachdem er in seiner Leistung nachgelas- 
sen hat durch saure Medien und/oder erhohte Tempera- 
tur regeneriert wird. 


Hierzu 3 Seite(n) Zeichnungen 


Patentanspriiche 

30 

1. Reaktor zur Durchfuhrung katalysierter chemischer 
Reaktionen mit einem Warmetauscher, umfassend 
voneinander durch Thermobleche getrennte Reaktions- 
und Warmetransrxjrtraume, dadurch gekennzeichnet, 
dass der Katalysator in Form einer diinnen Schicht auf 35 
zumindest einem Teil der gesamten Flache der Ther- 
mobleche aufgebracht ist, welche dem Reaktionsraum 
zugewandt ist. 

2. Reaktor nach Anspruch 1, dadurch gekennzeichnet, 
dass der Katalysator in Form einer diinnen Schicht auf 40 
zumindest 50% der Flache der Thermobleche aufge- 
bracht ist, welche dem Reaktionsraum zugewandt isl 

3. Reaktor nach Anspruch 1 oder 2, dadurch gekenn- 
zeichnet, dass der Katalysator eine Schichtdicke von 
weniger als 50 um aufweist 45 

4. Reaktor nach einem der vorstehenden Anspriiche, 
dadurch gekennzeichnet, dass die Thermobleche auf 
der Seile der Reaktionsraume einen Abstand von 1 bis 
50 mm aufweisen. 

5. Reaktor nach einem der vorstehenden Anspriiche, 50 
dadurch gekennzeichnet, dass die Thermobleche im 
wesentlichen aus Stahl bestehen. 

6. Reaktor nach einem der vorstehenden Anspriiche, 
dadurch gekennzeichnet, dass es sich bei dem Kataly- 
sator um ein Oxid oder die metaUische Form eines Ne- 55 
bengruppenelementes handelt 

7. Reaktor nach Anspruch 6, dadurch gekennzeichnet 
dass zwischen Katalysator und Thermoblech eine Zwi- 
schenschicht aus AI2O3 aufgebracht ist 

8. Reaktor nach Anspruch 6 oder 7, dadurch gekenn- 60 
zeichnet dass es sich bei dem Katalysator um H, Zr, 
Hf, V, Nb, Ta, Cr, Mo, W, Mn, Re, Fe, Rh, Os, Co, Ru, 

Ir, Ni, Pd, Pt Cu, Ag, Au, Zn, Cd, Hg oder Oxide da- 
von handelt in Reinform oder als Mischungen, Legie- 
rungen oder intermetallische Pbasen. 65 

9. Reaktor nach einem der vorstehenden Anspriiche, 
dadurch gekennzeichnet dass die Warmetauscherfla- 
che, die mit katalytisch wirksamem Material beschich- 


- Leerseite - 


ZEICHNUNGEN SEITE 1 Nummer: DE10108 380A1 

IntCI. 7 : B01J8AM) 
Offenlegungstag: 5. September 2002 

FiguM 

1 I I I I I I I 1 I I I I I I I I I I I I I I I I I I TTTTTTK^ ^ 

— — 3 

rTTIIIIIIIIIII IIIIIIIIIMIIIiiilU-2 

^1 


' "MM I II I I I I I I I I I I II 

n 1 1 1 1 1 n 1 1 1 n B 1 1 1 ■ ■ n i ' 1 1 1 1 1 1 ' 1 1 


Figur 2 

I I I I I I I I I I I I I I I ll I I I I I I I I I I I TTTT 


■■■■■■■■■■■■■■■■■■■■^■■■■■■■rJMB 


^2 

2 
•1 


I I I I I I I I I I I I I I I I I I I i i i m i i i i i i m n 


I I I I I I I I I I I I I I ' ' ■ rri i i i i i i i i i i 


102 360/321 


ZEICHNUNGEN SEITE 2 


Nummer: 
Int C!. 7 : 

Offenlegungstag: 


DE 101 08 380 A1 
B01 J 8/00 

5. September 2002 



102 360/321 


ZEICHNUNGEN SEFTE 3 


Nummen DE10108380A1 
IntCI. 7 : BO1J80O 
Offenlegungstag: 5. September 2002 


Figur4 



102 36Q/321 


